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1. Bevezetés
A Budapest Aeroszol Kutató és Oktató Platform (BpART,
http://salma.web.elte.hu/BpArt) 5. éve sikeresen mûködik.1
Fõ céljai között szerepel a levegõkörnyezetre vonatkozó
tudományos ismeretek megszerzése és bõvítése. A kutatási
irányok az aeroszol keletkezését, kémiai és fizikai
tulajdonságait, illetve folyamatait, valamint az
egészségügyi, éghajlati és környezeti hatásaikat egyaránt
magukba foglalják. A BpART az ELTE Kémiai Intézetének
önálló kutatólaboratóriumává vált, és bekapcsolódott a
klímaadaptív és fenntartható hazai mezõgazdaságot
szolgáló, multidiszciplináris kutatómûhely (AGROMO)
munkájába is. Emellett helyszínül szolgál nemzetközi
tudományos együttmûködések számára. Az elért
eredményeknek sajátos alkalmazása a Budapest
levegõminõségére vonatkozó háttér-információk és
értékelések készítése az érintett, fõvárosi referensek/döntést
elõkészítõk számára. Az elmúlt évek egyik legfontosabb
kutatási témájává a légköri nukleáció és következményeinek
tanulmányozása vált. Jelen beszámolóban ezen, szûkebb
területen elért, újabb tudományos eredményeinket és
következtetéseinket foglaljuk össze tömören.
2. Légköri nukleáció
A légköri nukleáció olyan elsõrendû fázisátalakulás, amely
során légnemû anyagokból (pl. SO2, illékony szerves
vegyületek, VOC) fotokémiai oxidációt követõen kisebb
gõznyomású, kondenzációra képes gõzök keletkeznek (pl.
H2SO4, extrém kis illékonyságú VOC-k), amelyek a
légkörben jelenlévõ más anyagokkal (pl. H2O, NH3) új,
szilárd vagy folyékony fázist – azaz aeroszol rendszert –
eredményeznek.2 A nukleáción kívül más folyamatokban is
keletkezhetnek részecskék, például magas hõmérsékletû
emissziós folyamatokban (gépjármûvek kipufogógáza vagy
háztartási tüzelés). Ezek tipikus terméke a korom aeroszol
vagy a kátránygömb. Az aprózódásból (pl. szélerózióból
vagy tengeri permettel) keletkezõ részecskék száma
elhanyagolható az elõzõ csoportokhoz képest. Nagyon
fontos különbség, hogy az elsõdleges részecskék a forrásban
történõ kondenzációs folyamatok miatt általában nagyobbak
a nukleációs részecskéknél. Az újonnan formálódó,
nukleációs részecskék mérete mintegy 2 nm,3 míg az
elsõdleges részecskék mérete 20–100 nm körüli.4
A légköri nukleációt eleinte tisztább, távoli vagy erdõs
környezetekben figyelték meg, és azt gondolták, hogy a
szennyezett, például városi levegõben kis valószínûséggel
valósul csak meg.5 Késõbb bebizonyosodott, hogy a
folyamatot a kondenzációra képes gõzök forrásainak és
nyelõinek aránya vezérli, így nagy nyelõ értéknél (pl.
szennyezett levegõ) is lehetséges, ha a források erõssége
még nagyobb.
2.1. Mechanizmus
Gázmolekulák véletlenszerû ütközésével különféle
molekulaklaszterek jönnek létre a légkörben. Ezek a
klaszterek egy idõ után szétesnek. A klasztereket alkotó
molekulák közötti kémiai kölcsönhatások bizonyos
esetekben azonban megnövelik a klaszterek élettartamát,
ami túltelítettség esetén stabilis részecskékhez vezethet. Ha a 
molekulaklaszter mérete ugyanis elér egy kritikus méretet
(1.7±0.5 nm)3, akkor energetikai és kinetikai szempontból is
lehetõvé és elõnyössé válik a klaszter spontán növekedése.
Ezáltal a homogén fázisból új, diszpergált formában
megjelenõ, heterogén fázis, vagyis új aeroszol részecskék
keletkeznek. A fázisátalakulást követõen a részecskék –
tekintettel a meglévõ túltelítettségre – kondenzációval
tovább növekedhetnek. A folyamat elején a növekedési
sebességet a részecske és a molekulák közötti ütközések
határozzák meg, míg késõbb a folyamat hajtóereje a
molekuláris diffúzió lesz, és a növekedés lelassul.
Kezdetben úgy gondolták, hogy a kénsavmolekula jelenléte
elengedhetetlen az újrészecske-képzõdéshez a keveredési
határrétegben jellemzõ koncentráció- és hõmérsékleti
viszonyok között, és a kénsav-ammónia-vízgõz ternális
nukleáció tûnt valószínûnek.6 Késõbb ködkamra
kísérletekben kimutatták, hogy az említett rendszer nem
elégséges a légkörben megfigyelt keletkezési sebességek
értelmezéséhez, és más alkotók (pl. aminok)7 hozzájárulása
is szükséges, amelyek akár négy nagyságrenddel is
megnövelik a nukleáció sebességét. Sikerült továbbá
meghatározni a biogén (fõleg növényi) eredetû VOC-k
oxidációs termékeinek szerepét, illetve ezen oxidált
termékeket azonosították a légkörben frissen nukleálódott
részecskékben.8 Kimutatták továbbá, hogy a biogén eredetû
gázok (pl. α-pinén) oxidációs termékei – amelyeket
nagymértékben oxidálódott molekuláknak (HOM-nak,
highly oxygenated molecules) nevezünk – képesek új
részecskéket létrehozni kénsav nélkül is.7 Az újabb
elképzelések9,10 szerint a részecskék növekedésében
kezdetben – a Kelvin-hatásnak köszönhetõen – csak a
kevésbé illékony HOM-ok játszanak szerepet, míg a
részecskeméret növekedésével az illékonyabb HOM-ok is
jelentõssé válnak. Az új aeroszol részecskék keletkezésére
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több folyamat és a helyi meteorológiai helyzet is hatással
van. Kedvezõ feltételek például az elõvegyületek nagy
koncentrációja, az erõs napsugárzás és kis relatív
páratartalom, illetve ha kicsi a rendelkezésre álló felület a
versengõ kondenzációs nyelõ számára.
2.2. Jelentõség
Légköri nukleációt szinte minden jelentõs környezetben
megfigyeltek a troposzférában.11 A nukleáció eredményezi
az aeroszol részecskék számának döntõ részét a globális
légkörben.12 Ezen túlmenõen, az így keletkezett aeroszol
részecskék növekedésével felhõkondenzációs magvak
(Cloud Condensation Nuclei, CCN) jönnek létre, amelyek
elengedhetetlen szereplõi a felhõcseppek kialakulásának.13
Tiszta levegõben csak több száz százalékos túltelítettségnél
alakul ki felhõcsepp, ám ilyen körülmények a légkörben még 
a felhõk belsejében sem léteznek. Felhõkondenzációs
magvak jelenlétében már sokkal kisebb mértékû vízgõz
túltelítettség is elegendõ a felhõcseppek képzõdéséhez. A
Föld légkörében globálisan és átlagosan lényegében
állandónak tekinthetõ a vízgõz mennyisége, viszont az
aeroszol részecskeszám-koncentráció változhat. Ha
kevesebb részecske van a légkörben, akkor általában
kevesebb számú, de nagyobb méretû cseppek keletkeznek,
amelyek kevésbé szórják a napsugárzást. Szennyezettebb
levegõben az azonos mennyiségû vízpára több részecskére
kondenzálódik, így nagyobb számú, de kisebb méretû csepp
keletkezik. Ezek összfelülete nagyobb, így nagyobb
mértékben szórják a napfényt. Az ilyen felhõknek nagyobb
az albedója, és légköri tartózkodási idejük is megnõ. Sõt,
nagyobb CCN koncentráció esetén elõfordul, hogy a
felhõcseppek nem tudnak elég nagyra nõni ahhoz, hogy
csapadékként távozzanak a légkörbõl. Az aeroszol
részecskék tehát a csapadékképzõdésben is szerepet
játszanak. A kevesebb csapadékmennyiség és az egyenetlen
csapadékeloszlás súlyos természeti, gazdasági és
mezõgazdasági károkat okozhat. A CCN-ek mintegy fele
légköri nukleációból származik,13 ami az aeroszol képzõdést 
összekapcsolja az éghajlatváltozás témakörével. Az
éghajlati modellek legnagyobb egyedi bizonytalanságát
jelenleg a felhõkhöz kapcsolódó ismeretek hiánya jelenti.
Az emberi szervezet leginkább a tüdõn keresztül érintkezik 
a környezettel. Az oldható aeroszol részecskék kiülepedésük 
után elveszítik eredeti alakjukat és fizikai tulajdonságaikat.
Az általuk kiváltott biológiai választ tömegük és kémiai
összetételük határozza meg leginkább. Az oldhatatlan
részecskék azonban a depozíció után is megtartják alakjukat
és fizikai tulajdonságaikat, esetükben felületi tulajdonságaik
és számuk határozza meg a biológiai választ. Oldhatatlan
részecskék tisztulása a tüdõbõl hónapokig, évekig is
eltarthat. Az utóbbi években kimutatták, hogy az ultrafinom
(UF) részecskék (d<100 nm) többlet egészségügyi hatással
rendelkeznek a hasonló kémiai összetételû, finom és durva
részecskékhez képest. Ennek oka a kis méret, a nagy
részecskeszám-koncentráció és a nagy fajlagos felület, ami
nagyobb biológiai aktivitást eredményezhet.14 A
nanorészecskék (d<10 nm) kedvezõtlen hatása nem csak a
tüdõben, hanem azon kívül is érvényesülhet, mert a
hidrofób/lipofil entitások a tüdõ hámján átjutva
transzlokálódhatnak más szervekbe (pl. máj, központi
idegrendszer), és ott fejthetik ki hatásukat.15
3. Módszerek
A légköri nukleáció tanulmányozása a részecskeszám
méreteloszlás folyamatos, hosszú idõn keresztül végzett
mérésével megvalósítható.16 A méréseket az aeroszol
részecskék differenciális elektromos mozgékonyságán
alapuló, részecskeméret szeparátorral (Differential Mobility
Particle Sizer, DMPS) végezzük.17 A módszerrel a
6–1000 nm átmérõjû részecskék méreteloszlását mérjük 30
csatornában, körülbelül 8 perc idõfelbontással. (1. ábra) A
mérések 7. éve nappal és éjjel munkanapokon és
munkaszüneti napokon zajlanak. A teljes mérési évek a
következõk voltak: 1.: 2008. 11. 03–2009. 11. 02., 2.: 2012.
01. 19–2013. 01. 18., 3.: 2013. 11. 13–2014. 11. 12., 4.:
2014. 11. 13–2015. 11. 12., 5.: 2015. 11. 13–2016. 11. 12. és
6.: 2017. 01. 28–2018. 01. 27. A 2. mérési évet egy
városközeli háttérhelyen (Csillebércen) valósítottuk meg,
míg a többi mérés a belvárosban történt. A napok mérési
lefedettsége éves szinten rendre a következõ volt: 95%, 95%, 
99%, 95%, 73% és 99%. A méréseket azóta is folytatjuk. A
kialakult, hosszú adatsor teszi lehetõvé a levegõkémiai
ismeretek megszerzését kiterjedt kiértékelési és modellezési
számolások segítségével, amelyek az újrészecske-képzõdés
azonosítását, az elõfordulási gyakoriság meghatározását, a
keletkezési és növekedési sebességek, idõparaméterek
kiszámolását, a fõ nyelõk és a nukleációs erõsségi tényezõ
megállapítását, valamint a koncentrációk, illetve a
méreteloszlások és a források közötti kapcsolatrendszer
feltárását foglalják magukba.
125. évfolyam, 2. szám, 2019.
Magyar Kémiai Folyóirat 65
1. Ábra. A légköri nukleáció és részecske növekedés által létrehozott tipikus banángörbe Budapesten.
4. Eredmények és követeztetések
Az aeroszol részecskék éves medián koncentrációja
11,5×103; 9,7×103; 9,3×103; 7,3×103 és 10,6×103 cm–3 volt
az említett, 5 év során a belvárosban, míg a városközeli
háttérkörnyezetben 3,9×103 cm–3 medián értéket kaptunk. A
részecskék közel 85%-a az UF méretfrakcióba tartozott a
belvárosban.
4.1. Gyakoriság
A nukleáció elõfordulásának gyakoriságát a 2. ábrán
tüntettük fel. Az éves gyakoriság 13,0% és 28% között
változott 22% középértékkel. Ez azt jelenti, hogy éves skálán 
minden 4–5. napon történik nukleáció Budapesten. A
különbségeket az évek közötti, elsõsorban meteorológiai
változékonyság okozta. A havi eloszlás hasonló menetet
mutatott mindegyik évben. Az újrészecske-képzõdésnek
januárban abszolút minimuma, augusztusban lokális
minimuma, míg márciusban vagy áprilisban abszolút
maximuma, illetve szeptemberben lokális maximuma volt.
Ennek magyarázata multifaktoriális okokra vezethetõ vissza, 
amelyek közül kiemelhetõ a biogén emisszió hatása, ami az
élõ természet éves ciklusához kapcsolódik.
2. Ábra. A légköri nukleáció havi relatív gyakoriságának eloszlása
Budapesten az egyes mérési években.
4.2. Dinamikai tulajdonságok
Nukleáció következtében a 6 nm átmérõjû részecskék
keletkezési sebessége a belvárosban 0,81 és 24 cm–3 s–1 között
változott 5,6±3,8 cm–3 s–1 középértékkel és szórással, míg a
kapcsolódó értékek a városközeli háttérkörnyezetben rendre
0,48–5,6 cm–3 s–1 és 2,2±1,3 cm–3 s–1 voltak. A 10 nm átmérõjû
részecskék közepes növekedési sebessége és szórása
7,6±2,9 nm h-1 volt a belvárosban, és 5,2±1,4 nm h-1 a város
közeli háttérben. A folyamat tipikusan 9:57±1:26 UTC+1
órakor kezdõdött a belvárosban, és kb. 1 órával korábban indult 
a városi háttérhelyen. A belvárosban megtalálható légköri
kémiai anyagok azonos mértékben járultak hozzá a részecskék
keletkezéséhez és a növekedéséhez, míg a városi háttérben lévõ 
specieszek jobban segítik a növekedést, mint a keletkezést.
Eredményeinket más közép-európai városok adataival együtt is 
értelmeztük.18
4.3. Következmények
A statisztikai módszerek, a növekedési görbék vizsgálata, a
visszaszámolt légcella trajektóriák és a koincidencia analízis
együttesen azt mutatják, hogy 1) a légköri nukleáció horizontális
kiterjedése összemérhetõ a Karpát-medence méretével,19 2) a
nukleáció térben koherens módon jön létre egy konzisztens,
nagyobb méretû légköri jelenég megnyilvánulásaként.20 Mindez
nem jelenti azonban azt, hogy a nukleáció azonos idõben
jelentkezik mindenhol és térben azonos (izotróp) módon valósul
meg, mert a folyamat feltételeinek meglétét rendszeres vagy
véletlen változások jelentõsen módosíthatják vagy
megszüntethetik azt (pl. a túltelítettségen keresztül).
Meghatároztuk továbbá, hogy nukleációs napokon – amikor
kisebb a kondenzációs nyelõ, tehát viszonylag tiszta a levegõ – a
részecskék száma közel kétszeresére nõ a nukleáció
következtében a korábbihoz képest, míg szennyezettebb
napokon kisebb valószínûséggel történik nukleáció.21 Mindez a
napi átlagos részecskeszám- koncentrációk kisebb
változékonyságát eredményezi, ami teljesen eltér a részecskék
tömeg-koncentrációjának idõváltozásától. Az aeroszol
részecskék közel 28%-át eredményezi a légköri nukleáció a
belvárosban hosszabb (legalább éves) idõskálán, míg a
külvárosban a járulék elérheti a 34%-ot.22 Mindez azt mutatja,
hogy a jelenség meglehetõsen nagy relevanciával rendelkezik
nemcsak az éghajat szempontjából – beleértve a városklíma
alakulását –, de fontos következménye van a városlakók
egészségére is. Kísérletileg meghatározott aeroszol
tulajdonságok és sztochasztikus matematikai tüdõmodell
segítségével megbecsültük, hogy a belélegzett részecskék
számának közel fele kiülepedik a légzõszervekben.23 Az arány
kevéssé függ a városi környezettõl és a fizikai igénybevételtõl. A
kiülepedett részecskék több, mint fele az acináris (a légcserét
lebonyolító) tüdõrégióba kerül, és az arányuk 50%-ról 75%-ra nõ 
a fizikai igénybevétellel. Ezek az értékek meglehetõsen nagyok a 
részecskék által képviselt tömeg tüdõbeli kiülepedésével
(legfeljebb mintegy 15%) összehasonlítva. Legnagyobb felületi
kiülepedési sebesség a mellkason kívüli részben (például az
orrban) alakul ki. Mindez egyrészt különleges kockázatot jelent a 
szaglószervek sajátosságai miatt, másrészt azonban jelentõs
potenciált teremt a központi idegrendszer nanométer méretû
részecskékbõl álló inhalációs gyógyszerekkel történõ kezelésére.
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New aerosol particle formation (NPF) and consecutive
particle growth processes in the atmosphere were first
identified in clean environments, and their occurrence
frequency and contribution to particle number
concentrations were later found to be substantial in the
global troposphere. Particles originating from these
processes affect the Earth’s radiation balance mainly by
acting as cloud condensation nuclei (CCN), and their
contribution to the total number of CCN can be up to 50% or
even more. Recently, NPF has been proved to be common in
polluted environments, including large cities as well.
Particle number size distributions were measured by a
Differential Mobility Particle Sizer (DMPS) in the diameter
range of 6–1000 nm with a time resolution of ca. 8 min for
several years. The measurements were carried out in the city
centre for 5 years, and in the near-city background of
Budapest for 1 year. The median total particle number
concentrations were 11.5×103, 9.7×103, 9.3×103, 7.3×103
and 10.6×103 cm-3 in the city centre for 5 years, respectively.
They showed slightly decreasing tendency during the years
except the last year. The ultrafine (UF) ratio had a similar,
decreasing tendency pattern, resulted by the alteration of
new particle formation frequency and the fluctuation of other 
anthropogenic sources. In the near-city background, the
median total particle number concentration was 3.9×103
cm-3, and the UF contribution to the total concentration was
66% due to the lower traffic and local emission sources. The
annual mean nucleation frequencies were 24%, 20%, 23%,
13%, and 23% for the 5 years in the city centre, and 27% in
the near-city background. The mean occurrence of NPF was
the highest in spring and high in autumn, which is in line with 
previous measurements in urban environments. It was
caused by favourable meteorological conditions as well. The
annual global maximum of NPF occurrence coincided with
the lowest monthly mean RH values during 3 out of the 5
years. The spring peak was associated with the first month in
the year which had higher mean temperature than the annual
mean temperature. Formation rate at a particle diameter of 6
nm varied from 0.81 to 24 cm-3 s-1 with a mean and standard
deviation (SD) of 5.6±3.8 cm-3 s-1 in the city centre, while the 
same properties for the near-city background were 0.48–5.6
cm-3 s-1, and 2.2±1.3 cm-3 s-1, respectively. The mean particle 
growth rate with SDs for 10-nm particles were 7.6±2.9 nm
h-1 in the city centre, and 5.2±1.4 nm h-1 in the near city
background. The mean starting time of the nucleation and its
SD were 9:57±1:26 UTC+1, and it was delayed by about 1
hour with respect to the near-city background. These data
revealed some similarities and differences in the NPF
process itself between the city centre and near-city
background atmospheric environments. 
We investigate further the effect of regional NPF on urban
aerosol load under well-defined atmospheric conditions. The 
Carpathian Basin, the largest orogenic basin in Europe,
represents an excellent opportunity for exploring these
interactions. We revealed that NPF seen in a central large
city of the basin (Budapest) and its regional background
occur in a consistent and spatially coherent way as a result of
a joint atmospheric phenomenon taking place over large
horizontal scales. We found that NPF events at the urban site
are usually delayed by 1 hour relative to the rural site or even
inhibited above a critical condensational sink level.
The effects of NPF and particle diameter growth process as a
single source on atmospheric particle number concentrations 
were evaluated and quantified on the basis of long-term
experimental data sets obtained from particle number size
distribution measurements. Nucleation strength factors
separately for a nucleation day and for a general day were
derived for seasons and full years. The former characteristics 
represents the concentration increment of UF particles
specifically on nucleation days with respect to accumulation
mode (regional background) concentration (particles with
equivalent diameters of 100–1000 nm; N100–1000) due solely
to nucleation process. The latter factor expresses the
contribution of nucleation to particle numbers on general
days, thus it represents a longer time interval such as season
or year. The nucleation source had the largest effect on the
concentrations around noon and early afternoon as expected. 
During this time interval, it became the major source of
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Atmospheric nucleation and its consequences
particles in the near-city background. Nucleation increased
the daily mean concentrations on nucleation days by mean
factors of 2.3 and 1.58 in the near-city background and city
centre, respectively. Its effect was the largest in winter,
which was explained with the substantially lower N100–1000
levels on nucleation days than that on non-nucleation days.
On an annual time scale, 34% of the UF particles were
generated by nucleation in the near-city background, while
NPF produced 28% of UF particles in the city centre. The
differences among the annual mean values, and among the
corresponding seasonal mean values were likely caused by
the variability in controlling factors from year to year. The
shares determined imply that NPF is a non-negligible or
substantial source of particles in near-city background
environments and even in city centres, where the vehicular
road emissions usually prevail.
Realistic median particle number size distributions were
utilized to derive the deposition of inhaled particles within
airway generations of an adult woman by a stochastic lung
deposition model for sleeping, sitting, light and heavy
exercise breathing conditions. Deposition fractions in the
respiratory tract were considerable and constant for all
physical activities with a mean of 56%. The mean deposition
fraction in the acinar region averaged for the urban locations
increased monotonically with physical activity from 14.7%
for sleeping to 34% for heavy exercise. The largest
contribution of the acinar deposition to the lung deposition
was 75%. The deposition rates in the lung were larger than in
the extra-thoracic region, and the deposition rate in the lung
was increasingly realised in the acinar region by physical
activity. It was the extra-thoracic region that received the
largest surface density deposition rates; its loading was
higher by 3 orders of magnitude than for the lung.
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